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(57) Abstract 



The invention relates to materials containing polyreuction products, which include reaction products of dicarboxylic or policarboxylic 
acids or the derivatives thereof with epoxidation products of carboxylic acid esters and at least one hiling material. Tlie invention also 
relates to a method for the production of said materials as well as to their use in the production of sheet material on the basis of renewable 
raw materials. 



(57) Zusammenfassung 



Diese Erfindung betrifft Polyreakttonsprodukte-enthaltende Materialien, welche Reaktionsprodukte aus Di- oder Poiycarbonsiluren 
oder deren Derivate mit Epoxidienmgsprodukten von Carbonsaureestcm und miudestens einen Fullstoff enthaken, Verfahren zu dercn 
Hersteilung sowte deren Verwendung zur Hersteltung von Flllchengebilden auf Basis nachwachsender Rohstoffe. 
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"Tolyreaktionsprodukte-enthaltendes Material und Verfahren zur Hersteiiung' 



Beschreibung 

Die vorliegenden Erfindung betrifft Polyreaktionsprodukte-enthaltende Materia- 
lien, Verfahren zu deren Herstelfung sowie deren Verwendung zur Herstellung 
von Flachengebiiden auf Basis nachwachsender Rohstoffe. 

5 Linoleum als eiastischer Bodenbelag auf Basis nachwachsender Rohstoffe isr seit 

langem bekannt. Aufgrund seiner naturlichen Bestandteife hat Linoleum einen 
hohen baubiologischen und okologischen Stellenwert erlangt. Jedoch erfordert 
die Hersteiiung von Linoleumbeiagen im letzten Verfahrensschritt eine mehrere 
Wochen dauernde Warmebehandlung, die sogenannte "Reifezeit". 

10 

Aus der DE-A-41 35 664 sind Beschichtungsmassen bekannt, die auf nach- 
wachsenden Rohstoffen basieren und zum Beschichten von textilen Flachenge- 
biiden oder von Releasepapier dienen. Die Beschichtungsmassen bestehen aus 
einer Kombination von Epoxidierungsprodukten von Estern ungesattigter Fett- 

1 5 sauren und Teilestern von Polycarbonsauren mit Polyetherpolyolen sowie einem 

Hydrophobierungsmittel. Diese Beschichtungsmassen werden zur Herstellung 
von Bodenbelagen verwendet. Nachteilig ist jedoch, da£ die oberste Schicht 
derart hergesteiiter Beiage sehr rauh und nicht transparent ist. Ferner erfordern 
die Ruckenbeschichtungen eine umstandliche Hersteiiung mit teuererem Trenn- 

20 papier, und weisen keinen Schaum auf und sind damit ohne Trittkomfort. Wei- 

terhin zeigt sich, daft die Oberflache dieser Beiage nicht genugend schmutz- 
abweisend ist und eine schlechte Durchhartung aufweist. 

Aus der WO 96/1 5203 sind streichfahige Beschichtungsmassen zur Herstellung 
25 von Flachengebiiden auf Basis nachwachsender Rohstoffe bekannt. Die Her- 

stellung dieser Ffachengebilde ist jedoch durch Verwendung von sogenannten 
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"Streichpasten", welche die Beschichtungsmassen enthalten, auf Steichver- 
fahren beschrankt. 

Sornit liegt der vorliegenden Erfindung die Aufgabe zugrunde, ein neues System 
5 zur Herstellung von Ffachengebilden auf Basis nachwachsender Rohstoffe 

bereitzustellen, das insbesondere die zeitintensive Reifezeit von Linoleumbelagen 
besettigt und einfach, beispielsweise durch Verpressen, Kalandrieren oder 
Extrudieren, herzustellen ist. Ferner soilen derart hergesteilte Flachengebilde 
ausgezeichnete Materialeigenschaften aufweisen. 

10 

Diese Aufgabe wird durch die in den Anspruchen gekennzeichneten Ausfuh- 
rungsformen geldst. Insbesondere wird ein Polyreaktionsprodukt-enthaltendes 
Material bereitgestellt, welches als Bindemittei das Reaktionsprodukt von minde- 
stens einer Di- oder Polycarbonsaure oder deren Derivate oder einem Gemisch 
1 5 da von mit mindestens einem Epoxidierungsprodukt eines Carbonsaureesters oder 

einem Gemisch dieser Epoxidierungsprodukte und mindestens einen Fullstoff 
enthalt. 

Vorzugsweise enthalten die Di- oder Polycarbonsauren bzw. deren Derivate 
20 mindestens eine Doppelbindung pro Molekul. 

Als Dicarbonsaure konnen vorzugsweise Maleinsaure, Itaconsaure, Fumarsaure, 
Bernsteinsaure, Methylbernsteinsaure, Apfelsaure oder Furandicarbonsaure oder 
ein mindestens zwei dieser Sauren enthaltendes Gemisch davon verwendet 
25 werden. Als Polycarbonsaure konnen vorzugsweise Sauren mit drei oder mehr 

Carbonsauregruppen, wie beispielsweise Citronensaure und Aconitsaure, einge- 
setzt werden. 

Ais Derivate der Di- oder Polycarbonsauren konnen Anhydride oder Teiiester oder 
30 Derivate, die mindestens eine freie Carbonsauregruppe aufweisen, eingesetzt 

werden. Die Alkohol-Komponente der Teiiester unterliegt keiner besonderen Be- 
schrankung, wobei jedoch vorzugsweise Polyole wie Dipropylenglykol, Propan- 
diole, Butandiole, Hexandiole, Hexantriole oder Pentaerythrit als Alkohoi-Kompo- 
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nente eingesetzt werden. 



In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform wird ein Gemisch eines Teii- 
esters aus Maleinsaureanhydrid und Dipropylenglykol zusammen mit Citronen- 
5 saure als Vernetzer eingesetzt, wobei der Anteii der Citronensaure bis zu 50 

Gew.-%, mehr bevorzugt bis zu 25 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmenge des 
Vernetzers, betragt. 



Afs Epoxidierungsprodukt eines Carbonsaureesters kann vorzugsweise epoxidier- 
10 tes Leinof, epoxidiertes Sojaol, epoxidiertes Rizinusol Oder epoxidiertes Rapsol 

oder ein mindestens zwei dieser epoxidierten Produkte enthaltendes Gemisch 
davon verwendet werden. Als Afkohol-Komponente dieser Carbonsaureester 
konnen auch die vorstehend definierten Alkohole der Teilester, wie beispiels- 
weise Dipropylenglyko!, Propandiole, Butandiole, Hexandiole, Hexantriofe oder 
1 5 Pentaerythrit, eingesetzt werden. Die Carbonsaure-Komponente unterliegt keiner 

besonderen Beschrankung. 



In dem erf indungsgemaften Bindemittef betragen vorzugsweise die Gewichts- 
mengen des Vernetzers und des Epoxidierungsproduktes jeweils 5 bis 70 Gew,- 
20 %, bezogen auf die Gesamtmenge des Polyreaktionsprodukte-enthaltenden 

Materials. 

Die Fullstoffe sind vorzugsweise Holzmehi, Kreide, Korkrnehl, Bariumsulfat, 
Kieselsaure, Kaolin, Talkum, Glas, Texti!- oder Glasfasern oder Pflanzenfasern, 
25 Celiulosefasern, Polyesterfasern oder beispielsweise gefarbte Granulate bzw. 

Chips aus dem erfindungsgemaften Bindemittel oder ein mindestens zwei dieser 
Stoffe enthaltendes Gemisch davon. Besonders bevorzugt ist Holzmehi, Kreide 
oder Korkmehl afs Fullstoff. 



30 Das Polyreaktionsprodukte-enthaltende Material umfaBt vorzugsweise 30 bis 98 

Gew.-% Bindemittel und 2 bis 70 Gew.-% von mindestens einem Fullstoff, 
bezogen auf die Gesamtmenge des Polyreaktionsprodukte-enthaftenden Materi- 
als. 
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Ferner kann das Polyreaktionsprodukte-enthalrend e Material rnindestens einen 
weiteren Zusatzstoff, vvie Pigmente zur Dessinierung, Treibmtttel bzw. Schau- 
mungsmittei und Hilfsstoffe, enthaiten. Als Hilfsstoffe konnen beispielsvveise 
Tallole, synthetische Oder naturliche Harze, wie beispielsvveise Balsamharz, 
5 Kopale, Kohienwasserstoffharze, und/oder Sikkative, wie beispielsvveise Verbin- 

dungen der Metalle Al, Li, Ca, Fe, Mg, Mn, Pb, Zn, Zr, Ce oder Co Oder eine 
rnindestens zwei dieser Verbindungen enthaltende Kombination davon, verwen- 
det werden. 

1 0 Das erfindungsgemafte Polyreaktionsprodukte-enthaltende Material kann auch in 

Form von Prapolymeren bereitgestellt werden, in welchen entweder der Vernet- 
zer oder das Epoxidierungsprodukt im Unterschuft vorliegen kann. Solche Pra- 
polymere sind iagerstabil und zeigen teilweise thermoplastische Eigenschaften. 
Vorzugsweise liegt das Gewichtsverhaltnis von Vernetzer zu Epoxidierungs- 

15 produkt in diesen Prapolymeren im Bereich von 5:1 bis 1:10. Erst in einem 

nachfofgenden Schritt werden diese Prapolymere des erfindungsgemaften Polyre- 
aktionsprodukte-enthaltenden Materials dann gegebenenfalls unter Zugabe der 
im Unterschuft vorliegenden Komponente sowie gegebenenfalls weiterer Zusatz- 
stoffe in das vollstandig vemetzte Material ubergefuhrt. 

20 

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Her- 
stellung des vorstehend definierten Polyreaktionsprodukre-enthaltenden Materi- 
als, welches die foigenden Schritte umfaftt: 

25 (1) Vorvernetzen einer Di- oder Polycarbonsaure oder deren Derivate oder 

einem Gemisch davon und eines Epoxidierungsproduktes eines Carbon- 
saureesters oder einem Gemisch dieser Epoxidierungsprodukte zum Erhalt 
einer formbaren Masse, und/oder 

30 (2) Compoundieren der formbaren Masse mit rnindestens einem Fullstoff, und 

(3) Vernetzen der compoundierten Masse und gegebenenfalls Erwarmen zum 
Erhalt dieses Materials. 
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Bei Durchfuhrung von Schritt (1) rst der Vernetzungsgrad der formbaren Masse 
nach Schritt (1) kleiner als der Vernetzungsgrad des Materials nach Schritt (3). 

Uberraschenderweise hat sich gezeigt, daft durch Vorvernetzung der flussigen 
5 Komponenten gemaS Schritt (1) des erfindungsgema&en Verfahrens eine form- 

bare Masse erhalten werden kann, die zu Formteilen nach Schritt (3) des erfin- 
dungsgemaSen Verfahrens ohne wesentliche Reifezeit weiterverarbeitet werden 
kann. Dieses Vorvernetzen kann beispieisweise durch Erwarmen der beiden 
Ausgangsstoffe zur Hersteilung eines Bindemitteis als Reaktionsprodukt uber 

10 einen bestimmten Zeitraum gesteuert werden. Der Begriff M formbare Masse" 

bedeutet in diesem Zusammenhang sowohl ein flussiges Reaktionsprodukt als 
auch ein hochviskoses Reaktionsprodukt als Bindemittel. Der Vernetzungsgrad 
der vorvernetzten formbaren Masse nach Schritt (1) ist gemaft vorliegender 
Erfindung kleiner als der Vernetzungsgrad des nach Schritt (3) erhaltenen Form- 

15 teils. 



Die Formung der compoundierten Masse nach Schritt (2) kann vor dem Ver- 
netzen in Schritt (3) Oder gieichzeitig mit dem Vernetzen nach Schritt (3) durch- 
gefuhrt werden. 

20 

Beispieisweise kann das Verfahren zur Hersteilung des vorstehend definierten 
Poly reakt ions prod ukte-enthaltenden Materials auch als Z we istuf en verfahren 
durchgefuhrt werden, wobei zunachst in einer ersten Stufe ein Prapolymer durch 
Mischen von Vernetzer und Epoxidierungsprodukt mit einer dieser Komponenten 

25 im Unterschuft hergestellt wird. Zur Hersteilung des Prapolymers aus dem 

vorstehend definierten Material kann entweder der Vernetzer oder das Epoxidie- 
rungsprodukt im UnterschuS zugegeben werden. Vorzugsweise liegt das Ge- 
wichtsverhaltnis von Vernetzer zu Epoxidierungsprodukt in der ersten Stufe im 
Bereich von 5:1 bis 1:10. AnschlieG»end kann das derartig erhaltene Prapolymer 

30 verpreftt und granuliert werden, wodurch ein lagerstabiles, infolge der Zusam- 

mensetzung mit einer Komponente im Unterschuft noch teilweise thermoplasti- 
sches Granulat erhaiten wird. In der zweiten Stufe wird dann das teilweise 
thermoplastische Granulat aus dem Prapolymer gegebenenfalls unter Zugabe der 
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in der ersten Stufe im Unterschuft vorliegenden Komponente sowie gegebenen- 
falls weiterer Zusatzstoffe vollstandig vernetzt. Diese Weitervernetzung kann 
mittels herkommlicher Verfahren wie Verpressen beispielsweise uber eine Bak- 
kenpresse, Kalanderverfahren oder Extrusionsverfahren oder einer Kombination 
dieser Verfahren gegebenenfalls unter Erhdhung der bei der ersten Stufe gewahl- 
ten Temperatur erhalten werden. 

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist die Verwendung des 
vorstehend definierten Materials oder des gemaft vorstehend definierten Ver- 
fahrens erhaltenen Materials zur Herstellung eines Fiachengebildes wie beispiels- 
weise ein Bodenbelag, eine Fliese, ein Dammateria! oder ein Wandbelag. Diese 
Flachengebilde kdnnen in homogener Form vorliegen. In einer weiteren Aus- 
fuhrungsform kann das vorstehend definierte Material aber auch auf einen 
Trager, wie beispielsweise Glasvlies, Pappe, Jutegewebe oder ein Trager auf 
Basis von Jute, wie beispielsweise Mischungen von Jutevlies und Polypropylen- 
Polyestervlies, aufgebracht werden, 

Ein Vorteil des erfindungsgemaften Materials ist, daft derartige Flachengebilde 
mittels herkommlicher Verfahren wie Verpressen beispielsweise uber eine Bak- 
kenpresse, Kalanderverfahren oder Extrusionsverfahren oder einer Kombination 
dieser Verfahren erhalten werden kdnnen. 

Die erfindungsgemaften Flachengebilde kdnnen selbstverstandlich auch dessiniert 
werden, wobei als Dessinierungsmethoden beispielsweise das Zugeben von 
Pigmenten oder gefarbten Granulaten bzw. Chips aus dem erfindungsgemaften 
Bindemitte! in das vorstehend definierte Polyreaktionsprodukte-enthaltende 
Material genannt werden kdnnen. Zur Desstnierung des erfindungsgernaften 
Flachengebildes kann auch das im Stand der Technik bekannte Thermotransfer- 
druckverfahren ausgefuhrt werden. Des weiteren kann eine Dessinierungs- 
methode eingesetzt werden, worin vor dem eigentlichen Formprozeft ein bemu- 
stertes bzw. bedrucktes, saugfahiges Material auf die formbare Masse aus dem 
vorstehend definierten Polyreaktionsprodukte-enthaltenden Material aufgebracht 
wird. Um Spannungen im Flachengebilde zu vermeiden, kann gegebenenfalls auf 
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der Ruckseite ein gleichartiges, gegebenenfalls bedrucktes Material als Gegenzug 
aufgebracht werden. Das saugfahige Material is t vorzugsweise ein CeNulosevlies 
aus beispielsweise Cellulose-Regeneratfasern mit hoher speztfischer Oberflache, 
welches sich durch hohes Saugvermogen, hohe Trocken- und Naftfestigkeit 
5 sowie geringen Schrurnpf auszeichnet. Die Quadratmetergewichte solcher 

Cellulosevliese betragen beispielsweise 25 bis 50 g/m 2 . Beim darauffolgendes 
Verpressen durchdringt ein Teil des erfindungsgemaSen, noch nicht vernetzten 
Bindemitteis das saugfahige Material und bildet nach Aushartung eine dunne 
Deck- bzw. Nutzschicht, die gegebenenfalls mit den ubiichen Verfahren lackiert 

10 werden kann, auf der Oberseite des derartig dessinierten Flachengebildes, wobei 

die Deck- bzw. Nutzschicht das bemusterte bzw. bedruckte Material vor Abrieb 
schutzt. Ein Vorteil einer solchen, einstufigen Dessiniermethode liegt unter 
anderem darin, daft ein aus dem vorstehend definierten Polyreaktionsprodukte- 
enthaltenden Material aufgebautes Fiachengebilde beliebig bedruckbar ist, was 

15 beispielsweise fur Fiachengebilde aus Linoleum nicht zutrifft. 

Die vorliegende Erfindung wird durch die nachstehenden Beispieie naher erfau- 
tert. 

20 In den nachfolgenden Beispielen wird ein geprefttes Formteil auf Basis nach- 

wachsender Rohstoffe hergestellt. 

Beispiel 1 

25 70 g epoxidiertes Leinoi und 70 g eines Teilesters aus Maleinsaureanhydrid und 

Dipropylenglykol als flussige Komponenten zur Herstelfung des Bindemittels 
sowie 0,3 g Kobaltsikkativ und 3 g Cersikkativ (Metailgehalt 10%} werden 
separat eingewogen und bei 50°C uber 25 min vorvernetzt. Nach Abkuhlen auf 
Raumtemperatur wird das so erhaltene Reaktionsprodukt zu 40 g Holzmehl und 

30 20 g Calciumcarbonat als Fullstoffe zugegeben und innig vermischt. Nach dem 

Compoundieren wird aus der so erhaltenen hochviskosen Masse in einer hydrau- 
lischen Zweibackenpresse mit Hilfe eines 2 mm dicken, 100 cm 2 Metallrahmens 
und eines Siltkon-Trenngewebes gepreBte Platten hergestellt. Dabei betragen der 
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Stempeldruck der Presse etwa 20 bar, die Temperatur der Backen 180 °C und 
die Vernetzungsdauer 5 min. 

Die so erhaltenen Piatten sind biegsam, elastisch, nicht klebrig und durch den 
ganzen Querschnitt vernetzt. 

Beispiel 2 

Das vorstehende Beispiel 1 wurde wiederholt, mit der Ausnahme, daft anstelle 
von epoxidertem Leinol und Teilester ais Bindemittel 28 g Kopai und 56 g ep- 
oxidiertes Leinol und 56 g Teilester aus Maleinsaureanhydrid und Dipropylen- 
glykol als Bindemittel eingesetzt wird. 

Es werden Piatten erhalten, die biegsam, elastisch und nicht klebrig sind und die 
durch den ganzen Querschnitt vernetzt sind. 

Beispiel 3 

Das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 wurde durchgefuhrt, mit der Ausnahme, 
date 12 g Titandioxid zu den 40 g Holzmehl und den 20 g Calciumcarbonat vor 
Zugabe der vorvernetzten Masse zugesetzt und eingemischt wird. 

Die so erhaltenen Piatten sind biegsam, elastisch, nicht klebrig und durch den 
ganzen Querschnitt vernetzt. 

Beispiel 4 

200 g epoxidiertes Leinol und 100 g einer 25 Gew.-% igen Losung von Citronen- 
saure in einem Teilester aus Maleinsaureanhydrid und Dipropylenglykol werden 
zur Herstellung des Bindemittels mit 0,6 g Kobaltsikkativ und 6 g Cersikkativ 
(Metallgehalt 10%) eingewogen und vermischt. Diese Mischung wird zu 80 g 
Holzmehl und 40 g Calciumcarbonat als Fullstoffe gegeben und anschlieftend 
homogenisiert. Nach dem Compoundieren wird aus der derartig erhaltenen 
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hochviskosen Masse in einer hydraulischen Presse mit Hilfe eines 1 600 cm 3 
groften, 1,5mm starken Me tall rah mens und eines Silikon-Trenngewebes gepreft- 
te Platten hergestellt. Dabei betragen der Stempeldruck der Presse etwa 10 bar, 
die Temperatur der Backen 180°C und die Vernetzungsdauer 8 Minuten. 

5 

Die so erhaltenen Platten sind biegsam, eiastisch, nicht klebrig und durch den 
ganzen Querschnitt vernetzt. 
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"Polvreaktionsprodukte-enthaltendes Material und Verfahren zur Herstellung" 



10 



Anspruche 

1. Polyreaktionsprodukte-enthaltendes Material, umfassend das Reaktions- 
produkt von mindestens einer Di- oder Pofycarbonsaure oder deren Deriva- 
te oder einem Gemisch davon mit mindestens einem Epoxydierungspro- 
dukt eines Carbonsaureesters oder einem Gemisch dieser Epoxydierungs- 
produkte als Bindemittei und mindestens einen Fullstoff. 

2. Material nach Anspruch 1, wetter umfassend mindestens einen Zusatz- 
stoff aus der Gruppe, bestehend aus Pigmenten, Treibmittefn und Hilfs- 
stoffen. 



3. Material nach Anspruch 1 oder 2, wobei die Dicarbonsaure Maleinsaure, 
Itaconsaure, Fumarsaure, Bernsteinsaure, Methylbernsteinsaure, Apfeisau- 
re oder Furandicarbonsaure oder ein mindestens zwei dieser Sauren 
enthaltendes Gemisch davon ist. 

15 

4. Material nach Anspruch 1 oder 2, wobei die Polycarbonsaure aus Citro- 
nensaure oder Aconitsaure ausgewahlt ist. 

5. Materia! nach Anspruch 1 oder 2, wobei das Derivat der Di- oder Polycar- 
20 bonsaure ein Anhydrid oder ein Teilester ist. 

6. Material nach Anspruch 5, wobei die Alkohol-Komponente des Teilesters 
ein Polyol ist. 



25 7. 



Material nach Anspruch 6, wobei das Polyol Dipropylenglykoi, ein Propan- 
diol, ein Butandiol, ein Hexandioi, ein Hexantriol, Pentaerythrit oder ein 
mindestens zwei dieser Polyole enthaltendes Gemisch davon ist. 
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8. Material nach einem der vorhergehenden Anspruche 1 bis 7, wobei das 
Gemisch von mindestens einer Di- oder Polycarbonsaure Oder deren 
Derivate ein Gemisch eines Teilesters aus Maleinsaureanhydrid und Di- 
propylenglykol mit Citronensaure ist. 

9. Material nach einem der Anspruche 1 bis 8, wobei das Epoxydierungs- 
produkt eines Carbonsaureesters epoxydiertes Leinol, epoxydiertes Sojaol, 
epoxydiertes Rizinusol oder epoxydiertes Rapsol oder ein mindestens zwei 
dieser Epoxydierungsprodukte enthaltendes Gemisch davon ist. 

10. Material nach einem der Anspruche 1 bis 9, wobei der Fullstoff Holzmehl, 
Kreide oder Korkmehl oder ein mindestens zwei dieser Fullstoffe enthal- 
tendes Gemisch davon ist. 

1 1 . Material nach einem der Anspruche 2 bis 1 0, wobei der Hilfsstoff aus der 
Gruppe, bestehend aus Taifolen, synthetischen oder naturlichen Harzen 
und Sikkativen, ausgewahlt ist. 

12, Verfahren zur Herstellung eines Poiy reaktionsprodukte-enthaltenden 
Materials gemaft einem der Anspruche 1 bis 1 1, umfassend die Schritte: 

(1) Vorvernetzen einer Di- oder Polycarbonsaure oder deren Derivate 
oder einem Gemisch davon und eines Epoxydierungsprodukts eines 
Carbonsaureesters oder einem Gemisch dieser Epoxidierungspro- 
dukte zum Erhalt einer formbaren Masse, und/oder 

(2) Compoundieren der formbaren Masse mit mindestens einem Full- 
stoff, und 

(3) Vernetzen der compoundierten Masse und gegebenenfalls Erwar- 
men zum Erhalt des Materials. 

13. Verfahren nach Anspruch 12, wobei die Formung der compoundierten 
Masse vor dem Vernetzen in Schritt (3) oder gfeichzeitig mit dem Ver- 
netzen in Schritt (3) durchgefuhrt wird. 
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14. Verwendung des Materials nach einem der Anspruche 1 bis 1 1 oder 'des 
nach einem der Anspruche 12 oder 13 erhaltenen Materials zur Herstel- 
lung eines Flachengebildes mittels Verpressen, Kalandrieren und/oder 
Extrudieren. 

5 

1 5. Verfahren zur Dessinierung von Flachengebilden, worin auf eine formbare 
Masse, enthaltend das Polyreaktionsprodukte-enthaltende Material nach 
einem der Anspruche 1 bis 1 1, ein bedrucktes, saugfahiges Material vor 
dem Formprozeft derart aufgebracht wird, daft beim Formprozeft minde- 
10 stens ein Teil des noch nicht vernetzten Bindemittels das saugfahige 

Material durchdringt und nach Ausharten eine dunne, abriebfeste Deck- 
schicht auf der Oberseite des Flachengebildes bildet. 
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(54) Bezeichnung: POLYREAKTIONSPRODUKTE-ENTHALTENDES MATERIAL UND VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG 



(57) Abstract 



Tlie invention relates to materials containing polyrcaction products, which include reaction products of dicarboxylic or poltcarboxyiic 
acids or the derivatives thereof with epoxidation products of carboxylic acid esters and at least one filling material. The invention also 
relates to a method for the production of said materials as well as to their use in the production of sheet material on the basis of renewable 
raw materials. 



(57) Zusammenfassung 

Diese Erfindung berrifft Polyreaktionsprodukte-enthaltende Materialmen, welche Reaktionsprodukte aus Di~ oder Polycarbonsauren 
Oder deren Derivate mit Epoxidterungsprodukten von Carbonsaureestern und mindestens einen Fullstoff enthalten, Verfahren zu deren 
Herstellung sowie deren Verwendung zur Herstellung von FlSchengebitden auf Basis nachwachsender Rohstoffe. 
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(54) Bezeichnung: POLYREAKTIONSPRODUKTE-ENTHALTENDES MATERIAL UND VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG 



(57) Abstract 



The invention relates to materials containing polvreaction products, which include reaction products of dicarboxylic or poficarboxylic 
acids or ihe derivatives thereof with epoxidation products of carboxylic acid esters and at least one rilling material. The invention also 
relates to a method for the production of said materials as well as to their use in the production of sheet material on the basis of renewable 
raw materials. 



(57) Zusammenfassung 



Diese Erfindung betrifft Polyreaktionsprodukte-enthaltende Materialien, welche Reaktionsprodukte aus Di- oder Polycarbonsauren 
oder deren Derivate mit Epoxidierungsprodukten von Carbonsaureestem und mindestens einen Fullstoff enthalten, Verfahren zu deren 
Herstellung sowie deren Vcrwendung zur Herstellung von Flachengebilden auf Basis nachwachsender Rohstoffe. 



SOOCID: <WO 9828356A1 _IA> 



LEDIGUCH ZUR INFORMATION 



Codes zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale Anmeldungen gemass dem 
PCT verdifentlichen. 



:\L 


A 1 ban ten 


ES 


Spanien 


LS 


Lesotho 


SI 


Slowenien 


AM 


Armemen 


FI 


Kin n land 


LT 


l.itauen 


SK 


Slowakei 


AT 


Osterrcich 


KK 


Frankreiih 


LV 


Luxemburg 


SN 


Senegal 


AU 


Australien 


GA 


Gabun 


I.V 


Lett land 


sz 


S was if and 


AZ 


Aserbaidschan 


GB 


Vereinieies Konigreich 


MC 


Monaco 


TD 


Tschad 


BA 


Bosnien- Herzegow ina 


GE 


Georgren 


MD 


Republik Moldau 


TG 


Togo 


BB 


Barbados 


Gil 


Ghana 


MG 


Madagascar 


TJ 


Tadschikistan 


BE 


Befgien 


GN 


Guinea 


MK 


Die ehemalige jugoslawische 


TM 


Turkmenistan 


BF 


Burkina Faso 


GR 


Griechenland 




Republik Mazedrmien 


TR 


Turkei 


BG 


Qulgarien 


HU 


Ungarn 


ML 


Mali 


TT 


Trinidad und Tobago 


BJ 


Benin 


IE 


Irland 


MN 


Mongolei 


UA 


Ukraine 


BR 


Brasiiien 


IL 


Israel 


MR 


Maureianien 


UG 


Uganda 


BY 


Belarus 


IS 


Island 


MW 


Malawi 


US 


Veretnigte Sraaien von 


CA 


Kanada 


IT 


ItaJien 


MX 


Mejuko 




Amcrika 


CK 


Zemralafrikanische Republik 


JP 


Japan 


NE 


Niger 


uz 


Usbekistan 


CG 


Kongo 


KE 


Kenia 


NL 


Niederlande 


VN 


Vietnam 


CH 


Sehweiz 


KG 


Kirgisistan 


NO 


Norwegen 


YU 


Jugoslawien 


CI 


Cote d'lvoire 


KP 


Dcmokransche Volksrepublik 


NZ 


Neuseeland 


7AV 


Zimbabwe 


CM 


Kamerun 




Korea 


PL 


Polen 






CN 


China 


KR 


Republik Korea 


PT 


Portugal 






CU 


Kuba 


KZ 


Kasarhsim 


RO 


Rumanien 






CZ 


Tsehevhisrhe Republik 


LC 


St. Lucia 


RU 


Russische Foderation 






DK 


Dcuischland 


LI 


Liechtenstein 


SD 


Sudan 






DK 


Danemark 


l.K 


Sri Lanka 


SE 


Schweden 






EE 


Rstland 


LR 


Liberia 


SG 


Singapur 







■tor m- avo 



WO 98/28356 



PCTYEP97/07255 



13 



GEANDERTE ANSPRUCRE 
[beim Intcrnationalen Biiro am 27 juli 1998 (27.07.98) eingegangen; 
urspriinglichc Anspniche 1-15 durch neue Anspriiche 1-24 crsetzt (4 Seiten)] 



1. Verfahren zur Herstellung ernes Polyreaktionsprodukte-enthaltenden Materi- 
als, umfassend die Schritte: 

(1) Vorvernetzen einer Di- oder Polycarbonsaure Oder deren Derivate oder 
einem Gemisch davon und eines Epoxydierungsprodukts eines Carbon- 
saureesters oder einem Gemisch dieser Epoxidierungsprodukte zum 
Erhait einer formbaren Masse, 

(2) Compoundieren der formbaren Masse mit mindestens einem Fuilstoff, 
und 

(3) Vernetzen der compoundierten Masse und gegebenenfalls Erwarmen 
zum Erhait des Materials. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die Formung der compoundierten Masse 
vor dem Vernetzen in Schritt (3) oder gieichzeitig mit dem Vernetzen in 
Schritt (3) durchgefuhrt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, wobei die formbare Masse weiter mit 
mindestens ein Zusatzstoff aus der Gruppe, bestehend aus Pigmenten, 
Treibmitteln und Hilfsstoffen, compoundiert wird. 

4. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, wobei die Dicarbonsaure 
Maleinsaure, Itaconsaure, Fumarsaure, Bernsteinsaure, Methylbernsteinsau- 
re, Apfeisaure oder Furandicarbonsaure oder ein mindestens zwei dieser 
Sauren enthaltendes Gemisch davon est. 

5. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, wobei die Polycarbonsaure 
aus Citronensaure oder Aconitsaure ausgewahlt ist. 

GEANDERTES BLATT (ARTiKEL 19) 
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6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, wobei das Derivat der Di- 
oder Polycarbonsaure ein Anhydrid Oder ein Teilester ist. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, wobei die Alkohoi-Komponente des Teilesters 
ein Polyol ist. 

8. Verfahren nach Anspruch 7, wobei das Polyol Dipropylenglykol, ein Propan- 
diol, ein Butandioi, ein Hexandiol, ein Hexantriol, Pentaerythrit oder ein 
mindestens zwei dieser Polyole enthaltendes Gemisch davon ist. 

9. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, wobei das Gemisch von 
mindestens einer Di- oder Polycarbonsaure oder deren Derivate ein Gemisch 
eines Teilesters aus Maieinsaureanhydrid und Dipropyfenglykoi mit Citronen- 
saure umfaftt. 

10. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 9, wobei das Epoxydierungs- 
produkt eines Carbonsaureesters epoxydiertes Leinol, epoxydiertes Sojab!, 
epoxydiertes Rizinusoi oder epoxydiertes Rapsol oder ein mindestens zwei 
dieser Epoxydierungsprodukte enthaltendes Gemisch davon ist. 

11. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 10, wobei der Fulfstoff Holz- 
mehl, Kreide oder Korkmehl oder ein mindestens zwei dieser Fullstoffe 
enthaltendes Gemisch davon ist. 

1 2. Verfahren nach einem der Anspruche 3 bis 1 1 , wobei der Hilfsstoff aus der 
Gruppe, bestehend aus Tallolen, synthetischen oder naturlichen Harzen und 
Sikkativen, ausgewahlt ist. 

13. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 13, wobei das Vernetzen der 
compoundierten Masse in Schritt (3) mittels Verpressen, Kalandrieren 
und/oder Extrudieren gegebenenfalls unter Erhohung der bei der in Schritt 
(1) gewahlten Temperatur durchgefuhrt wird. 

GEANDERTES BLATT (ARTIKEL 1 9) 
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14. Polyreaktionsprodukte-enthaltendes Materia), urnfassend das Reaktions- 
produkt von mindestens emem Epoxydierungsprodukt eines Carbonsau- 
reesters Oder einem Gemisch dieser Epoxydierungsprodukte mit einem 
Gemisch eines Teilesters einer Di- oder Polycarbonsaure und einer Di- oder 
Polycarbonsaure mit drei Oder mehr Carbonsauregruppen als Bindemittel 
und mindestens einen Fulistoff. 

15. Material nach Anspruch 14, vvobei die Alkoholkomponente des Teilesters 
em Polyol, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus Dipropylengiykol, 
Propandiole, Butandiole, Hexandiole, Hexantriote oder Pentaerythrit, ist. 

16. Material nach Anspruch 14 oder 15, wobei die Di- oder Polycarbonsaure 
des Teilesters aus Maleinsaure, Itaconsaure, Fumarsaure, Bernsteinsaure, 
Methylbernsteinsaure, Apfetsaure oder Furandicarbonsaure oder einem 
mindestens zwei dieser Sauren enthaltenden Gemisch davon ausgewahlt 
ist. 

17. Material nach einem der Anspruch 14 bis 16, wobei der Teiiester ein Teil- 
ester aus Maieinsaureanhydrid und Dipropylengiykol ist. 

18. Material nach einem der Anspruche 14 bis 17, wobei die Polycarbonsaure 
mit drei oder mehr Carbonsauregruppen aus Citronensaure oder Aconitsaure 
ausgewahlt ist. 

19. Material nach einem der Anspruche 14 bis 18, wobei das Gemisch eines 
Teilesters einer Di- oder Polycarbonsaure und einer Di- oder Polycarbonsau- 
re mit drei oder mehr Carbonsauregruppen ein Gemisch von Maieinsaurean- 
hydrid und Dipropylengiykol und Citronensaure umfaftt. 

20. Material nach einem der Anspruche 14 bis 19, wobei das Epoxydierungs- 
produkt eines Carbonsaureesters epoxydiertes Leindl, epoxydiertes Sojabl, 
epoxydiertes Rizinusbl oder epoxydiertes Rapsol oder ein mindestens zwei 
dieser Epoxydierungsprodukte enthaltendes Gemisch davon ist. 
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21. Material nach einem der Anspruche 14 bis 20, wobei der Fullstoff Holz- 
mehl, Kreide Oder Korkmehl oder ein mindestens zwei dieser Fulistoffe 
enthaltendes Gemisch davon ist. 

22. Material nach einem der Anspruche 14 bis 21, weiter umfassend minde- 
stens einen Zusatzstoff aus der Gruppe, bestehend aus Pigmenten, Treib- 
mitteln und Hilfsstoffen. 

23. Material nach Anspruch 22, wobei der Hilfsstoff aus der Gruppe, bestehend 
aus TaNolen, synthetischen oder naturlichen Harzen und Sikkativen, ausge- 
wahlt ist. 

24. Verfahren zur Dessinierung von Flachengebilden, worin auf eine formbare 
Masse, erhalten nach einem der Anspruche 1 bis 13, oder das Material 
nach einem der Anspruche 14 bis 23, ein bedrucktes, saugfahiges Material 
vor dem Formprozefi derart aufgebracht wird, dad beim Formprozeft minde- 
stens ein Teil des noch nicht vernetzten Bindemittels das saugfahige Materi- 
al durchdringt und nach Ausharten eine dunne, abriebfeste Deckschicht auf 
der Oberseite des Flachengebildes bildet. 
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